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Apstrakt—U  ovom  radu izvrSeno je ispitivanje
mikrostrukturnih i elektri¢nih karakteristika BaTiO3s keramike
dopirane antimonom (Sb/BaTiOs). Koncentracije dopanata, Sb,
kretale su se u opsegu od 0,1 do 5,0 at%. Za dobijanje uzoraka
kori$¢ena je konvencionalna metoda sinterovanja u &vrstoj fazi u
trajanju od 2 h na temperaturama od 1290 °C do 1350 °C.

SEM analiza Sb/BaTiOs dopirane keramike pokazala je da je
za uzorke dopirane manjom koncentracijom aditiva (0,1 i
0,5 at%) karakteristi¢na sitnozrna i uniformna mikrostruktura
sa veli¢inom zrna od 0,5 pm do 2 pm. Kod uzoraka dopiranih
vetom koncentracijom aditiva (2,0 i 5,0 at%) karakteristi¢na
veli¢ina zrna kretala se od 1 pm do 4 pm.

Merenje elektriénih karakteristika vr$eno je na sobnoj
temperaturi u frekventnom opsegu od 100 Hz do 1 MHz. Kod
uzorka dopiranog sa 0,1 at% Sb i sinterovanog na 1290 °C
izmerena je najvisa vrednost dielektri¢ne konstante &=2710 u
odnosu na uzorke dopirane veéim koncentracijama primesa.
Uzorak dopiran istom koncentracijom (0,1 at% Sb), ali
sinterovan na temperaturi 1350 °C, ima viSu vrednost
dielektri¢ne konstante koja iznosi &=7910.

Sem zavisnosti dielektricne konstante od frekvencije,
analizirana je i promena specifi¢ne elektri¢ne otpornosti sa
frekvencijom. Uzorci sinterovani pri najvisoj temperaturi imaju
najmanju vrednost specificne otpornosti, a i sa povecanjem
frekvencije dolazi do njenog smanjivanja. Pri istoj temperaturi
sinterovanja, a sa povecanjem koncentracije primesa, otpornost
raste.

Kljuéne reéi—Sb/BaTiOs keramika; dielektriéne karakteristike,
specifi¢na elektri¢na otpornost; mikrostruktura.

l. UvoD

Feroelektrici su materijali koji se tokom poslednjih decenija
puno koriste i imaju veliki dijapazon primene. Barijum titanat
(BaTiOs) je jedan od najcesce ispitivanih perovskitnih
materijala. Veliki broj elektronskih komponenata izraden je na
bazi BaTiOs keramike poput PTC termistora, piezoelektri¢nih
senzora, viseslojnih kondenzatora, memorija itd. [1, 2].
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Karakteristike feroelektriéne keramike jako zavise od
koncentracije i tipa primesa. Da li ¢e BaTiOs keramika imati
dielektri¢na ili poluprovodna svojstva zavisi od dopanata koji
mogu zauzeti mesta Ba?* ili Ti** jona u perovskitnoj strukturi
[3, 4]. Mesto ugradnje zavisi od radijusa jona dopanata.

Donorske primese mogu biti trovalentni joni Sb koji
zauzimaju mesta Ba?* ili petovalentni joni Sb koji zauzimaju
mesta Ti*" jona. Rastvorljivost Sb u kristalnoj resetki BaTiO3
zavisi od koncentracije dopanata i temperature sinterovanja.

Temperatura sinterovanja uti¢e na  mikrostrukturne
karakteristike koje takode odreduju svojstva keramike. Za
primenu dopirane BaTiOs; keramike, kao kondenzatorskog
materijala, treba ostvariti dobru gustinu, visoku vrednost
dielektri¢ne konstante i nizak faktor gubitaka. Za ostvarivanje
ovakvih svojstava potrebna je uniformna mikrostruktura i
dobra raspodela primesa i aditiva [5-8]. Jedna od najznacajnih
osobina BaTiOs; keramike je njena visoka vrednost
dielektri¢ne konstante (&) na sobnoj temperaturi.

U ovom radu analiziran je uticaj koncentracije primesa i
temperature sinterovanja na mikrostrukturna i elektricna
svojstva Sb dopirane BaTiOs keramike. Skeniraju¢im
elektronskim mikroskopom (SEM) vrSeno je ispitivanje
mikrostrukturnih  Kkarakteristika. Dielektri¢na konstanta i
specificna elektriéna otpornost uzoraka odredene su u
frekventnom intervalu od 100 Hz do 1 MHz.

Il. EKSPERIMENTALNA PROCEDURA

U ovom radu proucavani su uzorci BaTiOs; keramike
dopirane sa 0,1, 0,5, 1,0, 2,0 i 5,0 at% Shb. Ispitivani uzorci
dobijeni su metodom sinterovanja u ¢vrstoj fazi polazeci od
Cistih oksidnih prahova BaTiOs i ShyOs. Nakon mesanja
prahova u izopropil alkoholu, izvrSeno je njihovo suSenje i
presovanje u pelete pri pritisku od 120 MPa. Uzorci su zatim
sinterovani u atmosferi vazduha na temperaturama 1290 °C,
1320 °Ci 1350 °C.

Ispitivanje mikrostrukture ~ obavljeno  je = SEM
mikroskopijom, JEOL, SEM-5300. NanoS$enje srebrne paste
na uzorke izvrSeno je pre merenja njihovih elektricnih
karakteristika.

Za analiziranje promene dielektri¢ne konstante (&) |
specifiéne elektriéne otpornosti (p) sa frekvencijom, koriséene
su vrednosti izmerenih kapacitivnosti i otpornosti uzoraka.
Merenja ispitivanih uzoraka izvrSena su u frekventnom
opsegu od 100 Hz do 1 MHz kori$¢enjem LCR-metra Agilent
4284A [9].
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I1l. REZULTATI I DISKUSIJA

A. Mikrostrukturna ispitivanja

Relativna gustina uzoraka BaTiOsz keramike dopirane sa
Sh,03 kretala se od 82 do 95% od teorijske gustine (TG). Sa
povetanjem temperature sinterovanja raste gustina uzorka,
medutim sa poveéanjem koncentracije primesa dolazi do
njenog smanjivanja.

Uzorke dopirane sa 0,1 i 0,5 at% Sb karakteri$e homogena i
sitnozrna  mikrostruktura  sa  uniformnom  raspodelom
dopanata. Veli¢ina zrna kretala se od 0,5 do 2,0 um. Sa
povecanjem tempearture raste i veli¢ina zrna i ona se za
uzorke sinterovane na 1350 °C kretala od 1,0 do 5,0 um. Kod
uzoraka dopiranih sa 5,0 at% Sb veli¢ina zrna kretala se od
1,0 do 2,0 um za uzorke sinterovane na 1290 °C, i od 1,0 do
4,0 um za uzorke sinterovane na 1350 °C. Pri povecanju
koncentracije primesa primecuje se Smanjenje srednje veliine
zrna (SI. 1).

SI. 1. SEM mikrostruktura Sb dopirane BaTiOs keramike a) 0,1 at% Sb i
c) 5,0 at% Sb (T.ix=1290 °C) i b) 0,1 at% Sh i d) 5,0 at% Sb (T,=1350 °C).

Za razliku od nize dopiranih uzoraka kod uzoraka sa
5,0 at% Sb primeéena je mala segregacija Sb koja nije uticala
na karakteristike dopirane keramike.

B. Elektricne karakteristike

S obzirom da su uzorci presovani u pelete debljine d, a na
njih nanesena srebrna pasta polupreénika r, za izmerene
vrednosti kapacitivnosti C ispitivanih uzoraka, dielektri¢na
konstatna er je odredena korisé¢enjem formule:

g =C- d =C- d2 . 1)
&S & I'r

Uticaj koncentracije primesa i mikrostrukture na vrednost

dielektriéne konstante analiziran je na osnovu promene
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dielektri¢ne konstatne sa frekvencijom.

Promena dielektri¢ne konstante sa frekvencijom, uzoraka
dopiranih razli¢itim koncentracijama Sb pri temperaturi
sinterovanja Tsin=1290 °C je prikazana na Sl. 2. Jasno se
uocava da dielektricna konstanta merenih uzoraka opada
ukoliko koncentracija primesa raste. Pri najnizoj koncentraciji
primesa od 0,1 at% Sb zabeleZena je najvisa vrednost
dielektri¢ne konstante £r=2710, dok za najveéu koncentraciju

dopiranja od 5,0 at% Sb njena vrednost iznosi er=607.
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Sl. 2. Zavisnost dielektricne konstante od frekvencije Sb/BaTiO; uzoraka
sinterovanih na temperaturi Ts,=1290 °C za razli¢ite koncentracije dopanata.

Takode se primecuje da je vrednost dielektricne konstante
visa pri nizim frekvencijama, ali sa porastom frekvencije
opada i postaje skoro pa konstantna za frekvencije iznad
5 kHz.
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Sl. 3. Zavisnost dielektriéne konstante od frekvencije, uzoraka dopiranih sa
0,1 at% Sb za razli¢ite temperature sinterovanja.
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Analiziranjem uzoraka dopiranih istom koncentracijom
primesa, ali sinterovanim pri razli¢itim temperaturama, vidno
je da pri porastu temperature sinterovanja raste i vrednost
dielektriéne konstante. Na Sl. 3 je prikazana zavisnost
dielektri¢ne konstante od frekvencije, uzoraka dopiranih sa
0,1 at% Sb i sinterovanih na tri razli¢ite temperature.

Za uzorak sinterovan na temperaturi Tspn=1290 °C,
dielektricna konstanta ima najmanju vrednost i iznosi
er=2710, dok je pri najviSoj temperaturi sinterovanja njena
vrednost maksimalna i er=7910. Ove vrednosti
dielektri¢ne konstante su logi¢ne i ocekivane, jer keramici sa
najvecom gustinom i homogenom mikrostrukturom odgovara
i najvisa vrednost dielektri¢ne konstante.

Sem zavisnosti dielektricne konstante od frekvencije,
analizirana je i promena specificne elektricne otpornosti sa
frekvencijom.

Ve¢ je navedeno da su uzorci presovani u pelete debljine d,
a na njih nanesena srebrna pasta poluprecnika r, pa je za
izmerene vrednosti otpornosti R ispitivanih  uzoraka,
specificna elektriéna otpornost p odredena koris¢enjem
formule:

1znosi

rr

=R-—Z.
d

)

p=R-%

Promena specifiéne otpornosti sa frekvencijom, kod
uzoraka sinterovanih na istoj temperaturi, ali dopiranih
razli¢itim koncentracijama primesa, prikazana je na Sl. 4.
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Sl. 4. Zavisnost specifi¢ne elektriéne otpornosti od frekvencije Sb/BaTiO3
uzoraka sinterovanih na temperaturi Ts,=1350 °C za razli¢ite koncentracije
primesa.

Pri koncentraciji aditiva od 0,1 at% Sb, uzorak ima najnizu

vrednost specifiéne otpornosti i ona iznosi p=3,65-10° Qm,
dok je za koncentraciju od 2,0 at% Sb zabelezena najvisa
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vrednost specifi¢ne otpornosti p=1,39-107 Qm. O¢igledna je i
tendencija opadanja specificne elektricne otpornosti sa
povecanjem frekvencije, pa su samim tim najvise vrednosti p
zabelezene pri nizim frekvencijama.

Ukoliko se posmatraju uzorci sa istom koncentracijom
dopiranja ali sinterovani pri razli¢itim temperaturama, uocava
se da ¢e sa porastom temperature sinterovanja specifiéna
otpornost imati nize vrednosti (SI. 5). Za uzorke dopirane sa
0,1 at% Sb, najvisa vrednost specifi¢ne otpornosti zabelezena
je kod uzorka sinterovanog na temperaturi od Tsn=1290 °C i
iznosi p=1,55-10° Qm, dok za Tsn=1350 °C uzorak ima
najmanju vrednost specificne otpornosti p=3,65-10° Qm.
Prime¢uje se da specificna otpornost opada sa povecanjem
frekvencije, ali na frekvencijama iznad 500 kHz postaje skoro
konstantna.
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Sl. 5. Zavisnost specificne elektricne otpornosti od frekvencije

0,1 at% Sb/BaTiOzuzoraka sinterovanih na razli¢itim temperaturama.

Opseg vrednosti specificne elektricne otpornosti za Sve
ispitivane uzorke je od 10° do 107 Qm. Ovi uzorci su dobri
izolatori. Uzrok tome je sitnozrna mikrostruktura i velika
povrsina granice zrna, $t0 je naroéito izrazeno kod uzoraka sa
ve¢om koncentracijom aditiva, kod koje su izolaciona
svojstva granice zrna uporediva sa veli¢inom zrna pa je i
specificna otpornost kod njih veéa.

IV. ZAKLJUCAK

U ovom radu ispitivana je Sb,Os; dopirana BaTiO3
keramika. Rezultati ispitivanja odnose se na mikrostrukturu i
promenu dielektricnih karakteristika uzoraka. Uzorci sa
manjom koncentracijom primesa imaju karakteristi¢nu
homogenu mikrostrukturu i veli¢inu zrna koja se kreée u
opsegu od 0,5 do 2,0 um, dok se za viSe koncentracije aditiva
vrednosti veli¢ine zrna kre¢u od 1,0 do 4,0 um.
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Najvisa vrednost dielektriéne konstante, na sobnoj
temperaturi, zabeleZena je za najnizu koncentraciju primesa.
Uocava se 1 da sa porastom frekvencije vrednost dielektricne
konstante opada. Sa povecanjem temperature sinterovanja
dielektri¢na konstanta uzoraka takode raste tako da je najvisa
vrednost izmerena za uzorke sinterovane na 1350 °C.

Sto se ti¢e specifi¢ne elektri¢ne otpornosti, ona opada sa
povecanjem temperature sinterovanja, pa se najvisa vrednost
belezi pri najnizoj temperaturi od 1290 °C. Najniza vrednost
specifiéne otpornosti, pri istoj temperaturi sinterovanja,
odgovara uzorku sa najnizom koncentracijom primesa.
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ABSTRACT

In this paper, the microstructural and dielectric characteristics of
BaTiOs ceramics doped with antimony (Sb/BaTiOs) were
investigated. Dopanate concentrations, Sb, ranged from 0.1 to
5.0 at%. The conventional solid-phase sintering method for 2 h at
temperatures of 1290 °C, 1320 °C and 1350 °C was used to obtain
samples.

SEM analysis of Sh/BaTiOs doped ceramics showed that for
samples doped with a lower concentration of additives (0.1 and
0.5 at%) is characteristic fine-grained and uniform microstructure
with grain size from 0.5 um to 2.0 pm. In samples doped with a
higher concentration of additives (1.0 and 5.0 at%), the characteristic
grain size ranged from 1.0 pm to 4.0 pm.

Measurement of electrical characteristics was performed at room
temperature in the frequency range from 100 Hz to 1 MHz. In the
sample doped with 0.1 at% Sb and sintered at 1290 °C, the highest
value of the dielectric constant &=2710 was measured in relation to
the samples doped with higher impurity concentrations. The sample
doped with the same concentration (0.1 at% Sb), but sintered at a
temperature of 1350 °C, has a higher value of the dielectric constant
of &=7910.

In addition to the dependence of the dielectric constant on
frequency, the change in specific electrical resistance with frequency
was also analyzed. Samples sintered at the highest temperature have
the lowest value of specific resistance, and with increasing
frequency, it decreases. At the same sintering temperature, and with
increasing impurity concentration, the resistance increases.

Electrical characteristics of antimony doped BaTiOz3
ceramics

Aleksandra Stojkovié, Milo§ Marjanovi¢, Vesna Paunovic,
Aneta Priji¢, Zoran Priji¢
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